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Abstract 
Nano-Fe powders could be prepared only after 10 hours of ball milling assisted by dielectric barrier discharge (DBD), 
whose particle mean size was about 100 nm. The synergetic refinement mechanism of DBD on ball milling had been 
investigated by examining the morphology of Fe powder using scanning electron microscopy and transmission 
electron microscope. It was shown through SEM that Fe particles displayed an extraordinary plasticity in the early 
assisted milling stages under the action of DBD, and the plastic deformation of Fe particles was more severe than that 
in normal milling. Large quantity of Fe particles about 50 nm were observed by TEM which were generated during 
ball milling owing to the hot explosion effect caused by DBD electron bombardment. It was indicated that the 
refinement of Fe powder in DBD assisted ball milling could be promoted by the synergy effect of superplasticity, hot 
explosion and huge pulsating stress which were caused by the high-energy electron bombardment. 
 
© 2011 Published by Elsevier Ltd. Selection and/or peer-review under responsibility of Chinese Materials 
Research Society  
 
Keywords: Dielectric barrier discharge (DBD); Ball milling; Nano-Fe powder; Electron bombardment 
Fe粉在介质阻挡放电辅助球磨中的细化机制研究 
戴乐阳 a,，林少芬 a，陈景锋 a，郭学平 a，朱昭杰 a，王文春 b,* 
 
a. 集美大学轮机工程学院 福建厦门 361021 
b. 大连理工大学材料改性教育部重点实验室 辽宁大连 116024 
 
* Corresponding author. Tel.: +86-592-6181738; fax: +86-592-6181554. 
E-mail address: daileyang@jmu.edu.cn. 
 2011 Published by Elsevier Ltd. Selection and/or peer-review   i ilit   i  t i l  
Research Society Open access under CC BY-NC-ND license.
Open access under CC BY-NC-ND license.
1393Leyang Dai et al. / Procedia Engineering 27 (2012) 1392 – 1398
2 L. Y. Dai, et al. / Procedia Engineering 00 (2011) 000–000 
 
摘要 
利用介质阻挡放电辅助球磨方法对 Fe 粉进行球磨，10 h 后即可获得平均粒径 100 nm 左右的纳米 Fe
粉。通过扫描电镜和透射电镜观察 Fe 粉在不同球磨时间后的形态，分析球磨中介质阻挡放电的协同细化机
制。扫描电镜结果表明，在介质阻挡放电的作用下，辅助球磨初期的 Fe 粉显示出极优越的塑性性能，其变
形程度远大于普通球磨。从辅助球磨 10 h的 Fe粉的透射电镜观察可见，由于介质阻挡放电的电子脉冲对 Fe
粉诱发热爆效应，球磨时能大量形成粒径 50 nm 左右的 Fe 粉颗粒。研究表明，介质阻挡放电辅助球磨中高
能电子轰击所带来的高塑性效应、热爆效应及高脉冲应力有效促进了 Fe粉的球磨细化进程。 
 
关键词：介质阻挡放电；球磨；纳米 Fe粉；电子轰击 
1. 前言 
伴随纳米金属粉末的制备技术不断革新和发展，纳米金属粉末开始在一些工业领域中得以实
用，并发挥着不可估量的作用。采用高能球磨细化粉体是当今制备纳米粉末的一个常用简便途
径，但它通常需要极长的时间。尤其对于延性极好的纯金属材料，在高能球磨中会发生严重的冷
焊，因此单纯使用机械球磨将纯金属粉体颗粒细化到纳米尺度仍非常困难[1]。 
利用电场或超声波等外加物理能场辅助高能球磨，能够将球磨机械能和外加物理能结合起
来，协同作用到球磨粉体，可以大大提高球磨效率、促进粉体的细化进程，是目前高能球磨技术
发展的一个方向[2,3]。介质阻挡放电（dielectric barrier discharge，简称 DBD）是一种高气压强电
离脉冲放电模式，在材料加工领域的应用日益受到重视[4]。作者等人利用研发的 DBD 辅助高能
球磨装置[5]对 Fe、Al、W 等纯金属粉末进行了辅助球磨，发现球磨 15 h 可以得到平均粒径为
128.7 nm的 Al粉，球磨 10 h可以得到平均粒径 103.9 nm的 Fe粉，球磨 3 h可以得到平均粒径
101.9 nm 的 W 粉[6]，但对辅助球磨中纯金属的快速细化机制尚无细致研究。为此，本文拟采用
DBD辅助球磨装置，通过研究 Fe粉在 DBD辅助球磨中的形态演变，讨论 DBD在辅助球磨细化
纯金属粉末过程中的协同细化机制。 
2. 实验方法 
利用 DBD 辅助球磨装置对 Fe 粉分别进行普通球磨以及 DBD 辅助球磨。普通球磨试验参量
为：球粉比 50∶1，振动磨机的振动频率为 25 Hz，振幅采取双振幅 10 mm。在保持机械球磨参数
不变的基础上，进行 DBD 辅助球磨，DBD 电极通过一个特殊机构置于球磨室内，其额定放电电
压 24 kV，放电频率 14 kHz。 
试验使用的 Fe粉为上海市金山冶炼厂出品，纯度 98.0 ％，平均粒度 10 μm。为了修饰粉末
表面，抑制球磨中的冷焊，促进粉体细化，球磨 Fe粉时添加 3 %的卡拉胶和 15 ml/g的无水乙醇
作为过程处理剂。所有球磨都在 0.1 MPa高纯氩气中进行，球磨室容积 2.5 L。为了准确掌握球磨
后粉末的形态及粒径的变化，取出球磨不同时间的 Fe粉进行观察和试验。采用扫描电镜和透射电
镜观察对球磨后的 Fe 粉进行细致观察。其中扫描电镜使用 LEO 1530 VP，透射电镜使用 JEOL 
2010。 
3. 实验结果 
3.1. 球磨过程中 Fe粉的形态演变 
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图 1 原始 Fe粉形貌 
Fig.1. Morphology of Fe powders as-received. 
    
 
    
图 2 普通球磨和 DBD辅助球磨不同时间的 Fe粉在扫描电镜下的形貌 
Fig.2. Morphologies of Fe powders milled for different time in conventional mode or milled synergistically by DBD, SEM images. 
a), c), e), g) milled for 1h, 3 h, 5h or 10 h in conventional mode; b), d), f), h) milled synergistically by DBD for 1 h, 3 h, 5 h or 10 h; 
(The inserts in the figures g and h are enlarged images of the places indicated by the arrow). 
本研究选用的原始 Fe 粉为平均粒度 10μm左右的无规则形颗粒，其形态如图 1 所示。对 Fe
粉分别进行普通球磨和 DBD辅助球磨 1 h、3 h、5 h和 10 h，并取出各时段的 Fe粉分别进行扫描
电镜观察，其结果如图 2所示。可见随着球磨进行，两种球磨工艺都使得 Fe粉发生细化。但是两
种球磨方法中 Fe粉的形态演变规律不同，Fe粉的细化速率不同，球磨 10 h后 Fe粉被细化到的粒
径也不同。 
从图 2a）可见，普通球磨 1 h后，Fe粉呈层片状形态，这是因为 Fe粉属于延性极好的金属
粉末，在钢球的撞击作用下，Fe 粉受到类似微锻造的加工，产生塑性变形形成层片。并且，不同
粉末颗粒之间发生冷焊，因此 Fe 粉的层片大小厚薄不一。随着球磨进行，Fe 粉发生加工硬化，
粉末硬度和脆性增加，层片状 Fe粉开始发生断裂细化，3 h后已经基本上看不到层片状 Fe粉，如
图 2c）。球磨到 5 h，由于形变断裂与冷焊同步发生，Fe 粉形成大小不一的无规则颗粒，如图
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2e）。继续球磨到 10 h，Fe粉粒径逐渐细化并均匀，颗粒向球状过渡，其粒径在 6 μm左右，如图
2g）。普通球磨需要进行到 60 h，Fe粉方能细化到其极限粒径 Dmin，该尺寸大致为 1μm[7]。 
在 DBD 辅助球磨过程中，从图 2b）可见，球磨 1h 后的 Fe 粉也变形为层片状，并叠成厚饼
状，但单个层片的厚度都极薄，大约只有 100 nm左右。Fe粉的这种层片状形态直到球磨 3 h后仍
然清晰可见，只是层片体的面积开始明显变大，层片厚度也有所增加，如图 2d）。图 2f）显示辅
助球磨 5h 后，Fe 粉仍保持层片状形态，但层片体厚度增加，且层片体面积开始变小，开始向等
轴颗粒转变。即在 DBD 辅助球磨中，Fe 粉表现出更优越的塑性，使其在磨球机械撞击下塑性变
形的时间和程度都大于普通球磨。DBD辅助球磨到 10 h，Fe粉细化成等轴状，呈现出明显的团聚
形态。在高倍下进一步观察，可以清楚看到这些团聚体上的一次颗粒在 100 nm 左右，如图 2 
h）。继续辅助球磨到 30 h，Fe 粉的形貌和粒度没有发生太大变化。可见 DBD 辅助球磨仅仅 10 
h，Fe粉粒度就被细化到了极限粒径 Dmin，并且该尺寸在 100 nm左右，远远小于普通球磨所能达
到的极限粒径。 
3.2. DBD辅助球磨 Fe粉的透射电镜观察 
 
  
图 3 DBD辅助球磨 10 h的 Fe粉在透射电镜下的形貌 
Fig.3. TEM images of Fe powders milled for 10 h milled synergistically by DBD. 
运用透射电镜对 DBD辅助球磨 10 h的 Fe粉进行观察，结果如图 3所示。从图 3可以看到，
DBD辅助球磨 10 h后的 Fe粉呈光滑的椭圆球形或连接成不规则哑铃状，部分 Fe粉粒径在 10 nm
左右。这表明在 DBD作用下，相当数量的细小 Fe粉直接发生了熔化-冷凝所成。当然，它们也可
能是 DBD高速脉冲轰击作用下从大颗粒 Fe粉上热爆溅射的 Fe液，当它们离开 DBD区后瞬时急
冷凝固形成球形粉体。由于这些 Fe粉粒径太小，随后钢球的撞击没有捕捉到它，因此其形状仍然
保持良好的球形。如果这些熔化的细小 Fe粉在冷凝过程中互相接触，彼此间就会产生连接。 
4. 讨论 
从上述试验结果可见，纯金属 Fe粉在普通球磨和 DBD辅助球磨中表现出来的行为方式和细
化结果不同，利用 DBD 辅助球磨可以高效制备普通球磨难于获得的纳米颗粒金属 Fe 粉，因此
DBD辅助球磨细化纯金属 Fe粉的机制与普通球磨有所不同。 
普通球磨 Fe粉时，球磨初期 Fe粉粒度急剧减小，这是因为球磨前粉末粒度较大，单位体积
的表面自由能较小，球磨能量迅速被粉末吸收，转变为粉末的断裂能，因此在球磨初期粉末细化
容易进行。随球磨时间的延长，Fe 粉平均粒径不断减小，单位体积的表面自由能增加，被粉碎物
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料的颗粒强度增大，断裂能提高，粉碎所需机械应力也增加，球磨细化作用不断减弱。并且随着
球磨时间延长，粉体在断裂和冷焊之间不断重复，粉体冷焊随机发生，没有特殊或优先取向，因
此粉体微观的层片状结构发生弯曲，晶粒和颗粒都向等轴状过渡。球磨到一定时间后，这时粉体微
观上晶粒的变形与动力学回复达到平衡，宏观上颗粒的断裂与冷焊达到平衡，Fe 粉达到极限粒径
Dmin。由于常规球磨只有单一的机械能输入，使用本球磨装置普通球磨到 10 h，Fe粉粒径细化到 6 
μm左右，需要继续球磨到 60 h，才能把 Fe粉细化到 Dmin，该极限尺寸为 1 μm。 
 
   
图 4 球磨室内 0.1MPa氩气中 DBD发光照片 
Fig.4. Snap of DBD radiation in the milling chamber in 0.1MPa argon. a) gap 2 mm, 18 kV; b) gap 2 mm, 24 kV. 
  
 
图 5 24 kV DBD辅助球磨不同时间后 Al粉和W粉的形貌 
Fig.5. Morphology of Al and W powders milled synergistically by DBD with 24 kV for different time. a) Al, 15 h; b) W, 3 h. 
DBD辅助球磨则完全是另一种情形，仅仅球磨 10h就能高效地细化粉体，得到平均粒径 100 
nm的纳米 Fe粉。这主要是因为 DBD作为外加交流电场激励下产生的一种气体放电，在球磨过程
中其高能粒子直接脉冲作用在粉体上，进而实现了与磨球机械作用的协同效应。 
图 4是用 Nikon COOLPIX 5200型相机拍摄的不同放电参量下球磨室内的 DBD发光情形。可
见，在 2 mm 放电气隙中，当额定放电电压为 18 kV 时，DBD 呈现明显的丝状放电模式，如图
4a）所示；随着放电电压增大，放电细丝越来越密集，当额定电压升到 24 kV 时，放电细丝高度
密集，DBD 放电过渡到准辉光模式，整个放电区域呈均匀柔和的紫色准辉光，如图 4b）所示。
这意味着随着放电电压增加到 24 kV，DBD 微放电通道越来越多，放电的强度越来越强，球磨室
内的 Fe粉受到 DBD的作用也将越来越均匀。 
当 24 kV DBD辅助球磨 Fe粉时，高密度高能量的 DBD作用到体积较小的 Fe粉上首先要进
行能量交换，使得 Fe 粉的温度急剧上升甚至熔化，这种显著的热效应会大大增强 Fe 粉在球磨过
程中的塑性变形能力；同时，由于 DBD 中的高能电子脉冲会影响材料的位错运动或晶界滑移
[8,9]，其产生的原子迁移和电致塑性效应对球磨 Fe 粉的塑性提高和纳米晶形成也非常有利
[10,11]。因此，在辅助球磨过程中，当钢球捕捉到 DBD 作用的 Fe 粉时，其撞击力就必然导致粉
体发生大程度的塑性形变，使得球磨初期粉体呈现极薄的层片状（图 2b），并且当球磨时间不够
长时，细化的粉体尚未完全演变为等轴粒状，仍能维持片层状形态（图 2 f）。Fe 粉的这种大程
度应变引起的加工硬化，将加速粉体断裂细化。 
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其次，由于 DBD 能量集中在微放电通道上，DBD 中的高能电子流和离子流在激励电场作用
下高速轰击在 Fe 粉表面，产生的极大压力将导致粉体受力点的局域金属过热[12]。过热的熔融金
属内部形成气化中心，最终引发热爆，抛出极细小的 Fe 液滴。当 DBD 外加电场频率较高时，脉
冲放电持续时间较短，这种热爆炸力的抛出效应更为显著。当这些超微金属液滴由表面溅射出
后，遇到温度较低的其他粉体或钢球时，发生冷却而凝结，团聚成较大的粉体。因此 DBD 辅助
球磨的 Fe 粉表面粗糙，上面布满细小的一次颗粒，如图 2 h所观察。如果这些细微的 Fe 粉随后
没有受到钢球的撞击，其仍将保持良好的球形，如图 3a和图 3b所示。 
当然，DBD高速粒子直接轰击在粉体上产生的微区脉冲应力，这对协助磨球机械应力破碎粉
体、促进细化进程也起着巨大的作用。 
在 DBD辅助球磨纯金属 Al粉和 W粉的过程中，DBD的这些协同效应同样被发现。图 5是
24 kV DBD辅助球磨不同时间后 Al粉和 W粉的形貌。可见，对于低熔点的 Al粉，DBD辅助球
磨 15 h后整个粉体表面为 100-300 nm左右的细小颗粒，高倍观察发现 Al粉表面局部有明显的熔
化迹象，并且分布着大量冷凝形成的圆球形铝颗粒；而对于高熔点的 W 粉，没有观察到类似 Al
粉和 Fe粉的熔化-凝固的形态，但 DBD辅助球磨 3 h后整个粉体表面均为厚度为 100 nm左右的
细小薄片，这说明脆性的 W 粉在 DBD 脉冲轰击应力协同作用下沿着某个晶面发生解理断裂，因
而在钢球撞击下破碎为薄层片。 
5. 结论 
 DBD辅助球磨细化 Fe粉的能力远远高于普通球磨，仅需球磨 10 h就可以获得平均粒径 100 
nm左右的纳米 Fe 粉。在 DBD 辅助球磨过程中，DBD 高能电子轰击所带来的高塑性效应、热爆
效应及高脉冲应力是高效促进 Fe粉的球磨细化进程的主要因素。其中 DBD诱发 Fe粉产生的热爆
效应，这对获得粒径尺寸 50 nm以下的细小 Fe粉颗粒有重要贡献。 
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